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ABSTRACT
Intermediate stores must be provided for the storage of spent fuel
elements from the high-temperature reactors AVR and THTR-300. Exact
specification of the fuel element data is required for the optimum and
reliable design of these stores. In the present paper, the data on the
afterheat production and dose rate of spent AVR fuel elements prepared
by the ORIGEN computer program are verified by measurements.
Individual measurements of afterheat and dose rate were implemented
on 17 AVR fuel elements with decay periods of 150 days and more than
four years, and burnups between 4,1 and 16,4 % fima were implemented
in the HOT CELLS at the Julien Nuclear Research Centre.
The radiation energy absorbed in the fuel elements and converted into
heat was measured with a calorimeter, whereas the emitted radiation
fraction was determined via dose rate measurements.
The measured results for fuel elements with decay periods of more than
one year are in good agreement with the data from ORIGEN. In the case
of fuel elements with shorter decay periods (approx. 150 days) in part
considerably lower values were measured which can be explained by the
fact that the power gradient in time of the fuel elements in the reactor
can vary considerably whereas mean are included in the ORIGEN computa-
tions assuming full-load operation.
On the whole it has become apparent that the afterheat output of fuel
elements from high-temperature reactors for the decay periods relevant
in storage for lengthy periods of time can be described well with
ORIGEN.
KURZFASSUNG
Tür die Hochtemperatur-Reaktoren AVR und THTR-300 sind Zwischenlager
zur Aufbewahrung der abgebrannten Brennelemente zu schaffen. Die optimale
und zuverlässige Auslegung dieser Lager erfordert die exakte Spezifikation
der Brennelementdaten. In der vorliegenden Arbeit werden die mit dem Re-
chenprogramm ORIGEN erstellten Daten zur Nachwärmeproduktion und Dosis-
leistung abgebrannter AVR-Brennelemente durch Messungen verifiziert.
In den HEISSEN ZELLEN der Kernforschungsanlage Jülich wurden an 17 AVR-
Brennelementen mit Abklingzelten von 150 Tagen und mehr als 4 Jahren und
Abbränden zwischen 4,1 und 16,4 % fima Einzelmessungen der Nachwärme- und
Dosisleistung durchgeführt.
Die in den Brennelementen absorbierte und in Wärme umgewandelte Strah-
lungsenergie wurde mit einem Kalorimeter gemessen, während der emittierte
Strahlungsanteil über Dosisleistungsmessungen erfaßt werden konnte.
Die Meßergebnisse für Brennelemente mit Abklingzeiten von mehr als 1 Jahr
stimmen gut mit den Daten von ORIGEN überein. Bei Brennelementen mit ge-
ringen Abklingzeiten (ca. 150 Tage) wurden zum Teil erheblich geringere
Werte gemessen, was damit zu erklären ist, daß der zeitliche Leistungs-
verlauf der Brennelemente im Reaktor stark unterschiedlich sein kann,
während in die ORIGEN-Rechnungen unter Annahme eines Vollastbetriebes
Mittelwerte eingehen.
Insgesamt hat sich gezeigt, daß die Nachwärmeleistung von Brennelementen
aus Hochtemperatur-Reaktoren für die bei der Aufbewahrung über längere
Zeiträume zu berücksichtigenden Abklingzeiten mit ORIGEN gut beschrieben
werden kann.
1. EINLEITUNG
Für die während des Betriebes tier Kugel haufenreaktoren AVR und des
im Bau befindlichen THTR-30O anfallenden abgebrannten Brennelemente
sind bis zur Schließung des Hochtemperatur-Brennstoffkreislaufs
Zwischenlagermöglichkeiten zu schaffen.
Zur weiteren Sicherung der AVR-Entsorgung hat die KFA daher 1981 ein
Trockenlager in Betrieb genommen, in dem abgebrannte AVR-Brennele-
mente mit einer Mindestkühlzeit von zwei Jahren im Unterschied zu
der bisherigen Wasserbecken-Lagertechnik, in Edel stahlkannen zu je
950 Brennelementen in einer Heißen Zelle gestapelt und ausschließlich
durch Naturkonvektion gekühlt werden. Zur Zeit wird von der KFA die
Errichtung eines Behälterlagers geplant, in dem zukünftig alle
275.000 abgebrannten Brennelemente des AVR bis zu ihrer Endlagerung
zwischengelagert werden sollen.
Für die Auslegung der Lager war die exakte Spezifikation der Brenn-
elementdaten der einzulagernden Brennelemente erforderlich. Ein gro-
ßer Teil der bisher vorliegenden Brennelementdaten basierte auf
teilweise zu pessimistischen Berechnungen. Um eine optimale und zu-
gleich zuverlässige Auslegung sicherstellen zu können, wurden die
berechneten Daten, die für die Sicherheit der Lager von besonderer
Bedeutung sind, durch Messungen überprüft.
Die vorliegende Arbeit befaßt sich mit der Messung der Nachwärme-
und Dosisleistung abgebrannter AVR-Brennelemente und dem Vergleich
der Ergebnisse mit den im Rechenprogramm ORIGEN berechneten Daten.
2. DIE ZWISCHENLAGERUNG ABGEBRANNTER AVR-BRENNELEMENTE
Das Versuchskernkraftwerk der Arbeitsgemeinschaft Versuchsreaktor
(AVR) ist seit Dezember 1967 in Betrieb. Bei einer elektrischen
Leistung von 15 MW werden täglich etwa 50 frische Brennelemente zu-
gegeben und seit Erreichen des Gieichgewichtscores Anfang 1973 eben-
soviele abgebrannte Brennelemente entnommen und in Edel stahl-Kannen
(AVR-Kannen) zu je 50 Stück abgefüllt. Die AVR-Kannen werden mit der
AVR-Glocke zu den HEISSEN ZELLEN der KFA transportiert und dort in
Wasserbecken zwischengelagert (Abb. 1).
Die Einlagerung im Wasserbecken der HEISSEN ZELLEN hat Anfang 1973
begonnen. Ende 1977 war die maximale Lagerkapazität mit 65.000 Brenn-
elementen ausgeschöpft. Zur Erweiterung der Zwischenlagerkapazität
wurde daher ein weiteres Wasserbecken, das zur Beckenanlage der ZFR-
Technikumshalle gehört, 1978 in Betrieb genommen. Bis Ende 1978 wur-
den in dieses Becken 28.500 AVR-Brennelemente aus dem Wasserbecken
der HEISSEN ZELLEN umgelagert.
Da der Entsorgungsbeitrag der Wiederaufärbeitung und der Endlagerung
im Salzbergwerk ASSE wegen der terminlichen Unsicherheiten nicht be-
rücksichtigt werden konnte, wurde 1978 mit der Errichtung eines wei-
teren Zwischenlagers, des sogenannten AVR-Trockenlagers (AVR-TL), mit
einer Kapazität von 72.000 Brennelementen begonnen, das Ende 1981 in
Betrieb ging.
In diesem Trockenlager erfolgt die Zwischenlagerung in Edel stahl-Kannen
(AVR-TL-Kannen) zu je 950 Brennelementen. Die Nachwärme wird durch
Naturzügkühlung aus dem Lagergestell abgeführt. Die Brennelemente
werden nach ihrer Sortierung in den HEISSEN ZELLEN in die AVR-TL-Kan-
nen abgefüllt und mit dem AVR-Transportbehälter zum AVR-Trockenlager
transportiert.
Somit verfügt die KFA z.Zt. über eine Zwischenlagerkapazität von
165.000 Brennelementen.
Bis zum 3. Quartal 1984 wurden insgesamt 129.000 abgebrannte Brenn^
elemente aus dem AVR entnommen und in den Wasserbecken und dem
AVR-Trockenlager der KFA zwischengelagert.
Insgesamt wird bis zum bisher geplanten Betriebsende des AVR Ende
1986 mit ca. 275.000 abgebrannten Brennelementen gerechnet, deren
spätere Zwischenlagerung in dem von der KFA zur Zeit geplanten AVR-
Behälterlager vorgesehen ist.
AVR
Wasserbecken HZ Wasserbecken ZFR
I AVR-Trockenlager AVR-Betiäl terlager
Abb. 1: TRANSPORT UND ZWISCHENLAGERUNG ABGEBRANNTER AVR-BRENN-
ELEMENTE IN DER KFA-JOLICH
3. DATEN ABGEBRANNTER AVR-BRENNELEMENTE
Bei der Entwicklung und Erprobung von HTR-Brennelementen werden im
Rahmen der Nachuntersuchungsprogramme an abgebrannten AVR-Brennele-
menten eine Reihe von Nuklear- und Werkstoffdaten bereitgestellt. Im
folgenden wird jedoch nur auf die Daten eingegangen, die bei der Aus-
legung von Transport- und Lagereinrichtungen von besonderer Bedeutung
sind.
3.1 Abbrandbestimmung
In Kugelhaufenreaktoren, wie z.B. dem AVR, kann der Abbrand einzelner
Brennelemente im Gegensatz zu anderen Reaktoren nicht exakt vorausbe-
rechnet werden, weil der Weg des einzelnen Brennelementes im Core und
die Anzahl der Coredurchläufe nicht genau bekannt sind. Daher werden
im AVR die Abbrände der Brennelemente nach jedem Coredurchlauf in der .
Beschickungsanlage gemessen, um abgebrannte Brennelemente aussortieren
zu können/20/.
Darüber hinaus werden in der KFA weitere Abbrandmessungen an einzel-
nen Brennelementen im Rahmen der Nachuntersuchungsprogramme durchge-
führt /5/.
Eine zerstörungsfreie Untersuchungsmethode erlaubt die Durchführung
einer Abbrandmessung durch quantitative gamma-spektrometrische Be-
stimmung des Cs-137, das sich wegen seiner langen Halbwertszeit von
30 Jahren und der relativ hohen Spaltausbeute besonders gut dafür '.
eignet. Aus der Aktivität des Cs-137 wird auf die Anzahl der Uran-
Spaltungen geschlossen. Bei bekannter Spaltstoff-Einwaage kann daraus
der Abbrand berechnet werden. Wegen des relativ geringen Zeitaufwandes
von etwa 0,5 h pro Brennelement eignet sich dieses Verfahren für Rei-
henmessungen. Der Fehler der Meßwerte kann mit + 5 % angegeben wer-
den /4/.
Ein anderes, nicht zerstörungsfreies Verfahren beruht auf der massen-
spektrometrischen Bestimmung der Isotopenverhältnisse des Urans, aus
denen der Abbrand berechnet werden kann. Wegen des großen Aufwandes
wird diese Methode nur für Kontrollmessungen eingesetzt.
3.2 Bestimmung_des
-
Schwermetal }i=_und_Sgal>tgrodukti n ventars
Bei Kenntnis des zeitlichen Neutronenflußverlaufes und der Wirkungs-
querschnitte kann das Schwermetall- und Spaltproduktinventar der
Brennelemente berechnet werden.
Für AVR-Brenneiemente sind mit dem Rechenprogramm ORIGEN solche Be-
rechnungen für Abbrände von 5, 10 und 15 % fima und Abklingzeiten
> 150 Tage durchgeführt worden /l/. Dabei wird das Brennelement mit
einem schrittweise vorgebbaren Neutronenfluß über eine definierte An-
zahl von Zeitschritten gleicher Länge "abgebrannt". Anschließend wird
der Fluß "abgeschaltet" und das zu beliebiger Zeit entstandene Schwer-
metall- und Spaltproduktinventar, bezogen, auf den Abschaltzeitpunkt,
berechnet. Die ORIGEN-Datenbank enthält die Daten von insgesamt 99
Schwermetall- und 460 Spaltprodukt-Isotopen.
Diese Berechnungen können mit gamma-spektrometrisehen Inventarbestim-
mungen verglichen werden.
Ein wichtiges Ergebnis solcher berechneten Inventarwerte zeigt
Abb. 2, in der die Radioaktivität der Schwermetall- und Spaltprodukt-
isotope abgebrannter AVR-Brennelemente als Funktion des Abbrandes und
der Abklingzeit dargestellt ist.
Die Abbildung läßt erkennen, daß die Radioaktivität eines bis zu 5 %
fima abgebrannten Brennelementes bei Entnahme aus dem AVR ungefähr
dreimal so hoch ist, wie bei einem bis 15 % fima und fast doppelt so
groß wie bei einem bis 10 % fima abgebrannten Brennelement. Anders
sehen dagegen die Verhältnisse nach vier Jahren Abklingzeit aus. Das
hochabgebrannte Brennelement ist ungefähr noch doppelt so aktiv wie
das auf 5 % fima und knapp eineinhalbmal so aktiv wie das auf 10 %
abgebrannte.
Der Grund dafür ist der unterschiedliche Verlauf der Spaltleistung
im Core. Bei einem hochabgebrannten Brennelement wurden im Gegensatz
zum niedrigabgebrannten wegen der größeren Zahl an Spaltungen mehr
langlebige Spaltprodukte gebildet. Andererseits beinhaltet das niedrig-
abgebrannte bei der Entnahme aus dem Reaktor mehr kurzlebige Spalt-
produkte, weil dessen Leistung vor Bestrahlungsende noch höher war.
Bei den hochabgebrannten Brennelementen bewirkt die geringe Spalt-
leistung zum Bestrahlungsende für die kurzlebigen Spaltprodukte eine
geringere Gleichgewichtskonzentration während der Bestrahlung.
— 5 % f i m a
—10% "
—15% "
Abklingzeit [Q ]
Abb. 2 : RADIOAKTIVITÄT ABGEBRANNTER AVR-BRENNELEMENTE
3.2.1 Schwermetall Inventar
In der folgenden Tabelle sind die wesentlichen Schwermetalle
abgebrannter AVR-Brennelemente mit einem ursprünglichen Schwer-
metalleinsatz von.rund 5 g Th-232 und 1 g U-235 für Abbrände
von 5, 10 und 15 % fima zum Zeitpunkt der Entnahme aus dem
Reaktor in g/BE bzw. Ci/BE angegeben.
Nuklid
Th-232
Pa-233
U-233
U-234
• U-235
U-236
U-238
Np-237
Np-239
Pu-238
Pu-239
Pu-240
Pu-241
S
ENG
g/BE
4,93
3,85 1o"3
3,51 l o " 2
I,o7 l o " 2
6,61 l o " '
6,17 l o " 2
6,41 l o " 2
8,96 l o " 4
6,55 l o " 6
5,59 l o " 5
4,97 lo " 4
2,23 l o " 4
5,76 l o " 5
A
Ci/BE
5,39 l o " 7
78,7o
3,33 l o " 4
6,62 l o " 5
1,42 l o " 6
3,91 l o " 6
2,13 l o " 8
6,32 l o " 7
1,52
9,31 l o " 4
3,o5 l o " 5
4,91 l o " 5
5,86 l o " 3
Abbrand i n \ fima
lo
g/BE
4,85
2,95 l o " 3
7,2o l o " 2
1,37 lo " 2
3,34 l o " '
1,18 l o " '
2,38 l o " 2
4.S9 l o " 3
6,33 l o " 6
7,2o lo " 4
6,12 lo " 4
4,88 lo " 4
2,2o lo " 4
A
Ci/BE
5,31 l o " 7
6o,3o
6,82 l o " 4
8,46 l o " 5
7,17 l o " 7
7,46 l o " 6
2,o7 l o " 8
3,24 l o " 6
1,47
1,22 l o " 2
3,76 1o"S
1,o7 l o " 4
2,23 l o " 2
15
SMG
g/BE
4,73
2,64 l o " 3
9,47 l o " 2
2,12 l o " 2
I.o7 l o " '
1,49 l o " '
S.86 l o " 2
1,14 l o " 2
5,98 l o " 6
3,16 l o " 3
9,76 l o " 4
8, lo l o " 4
3,92 l o " 4
A
Ci/BE
5,17 l o " 7
54, lo
8,79 l o " 4
1,31 lo " 4
2,29 l o " 7
9,45 lo* *
1,95 l o " 8
8,o5 l o " 6
- 1,39
5,34 l o " 2
5,99 l o " 5
1,78 l o " 4
3,99 lo " 2
SMG
A
Schwermetal 1 gehal t
Aktivität
Tab. 1: SCHWERMETALLINVENTAR ABGEBRANNTER AVR-BRENNELEMENTE
ZUM ZEITPUNKT DER ENTNAHME AUS DEM REAKTOR
In Abb. 3 1st der Schwermetallgehalt abgebrannter AVR-Brenn-
elemente als Funktion von Abbrand und Fluenz dargestellt.
Die Nuklide Pa-233 und Np-239 besitzen bei der Entnahme aus
dem Reaktor eine sehr hohe Aktivität, haben jedoch wegen ihrer
kurzen Halbwertszeiten (27 Tage bzw. 2,3 Tage) nach Abkling-
zeiten von mehr als einem Jahr keine Bedeutung mehr.
1.0
10
12
-»•Abbrand[%fima]
16 18 20
Fluenz tcKrl
Abb. 3: SCHWERMETALLGEHALT ABGEBRANNTER AVR-BRENNELEMENTE
3.2.2 SpaltgroduktInventar
Die Ergebnisl iste der Spaltprpduktinventarberechnung des ORIGEN-
Rechenprogramms enthäl t die Daten von 460 Spaltprodukt- Isoto-
pen, die während der Bestrahlung im Brennelement entstehen. Der
größte Teil davon i s t ins tab i l und z e r f ä l l t daher unter Aus-
sendung von Strahlung. Nur eine geringe Zahl von 18 Spaltproduk-
ten hat für die Nachwärmeentwicklung und Dosisleistung der
Brennelemente nach längerer Abkl ingzei t eine Bedeutung, weil d ie
übrigen einersei ts sehr kurze Halbwertszeiten haben und anderer-
se i ts nur in unbedeutenden Mengen produziert werden / ! / .
10
In Tab. 2 sind die Isotopenmengen und Aktivitäten der wichtig-
sten Spaltprodukte für AVR-Brennelemente mit Abbränden von 5,
10 und 15 % fima zusammengestellt. Die mit einem "x" verse-
henen Spaltprodukte haben bei Abklingzeiten von mehr als
1 Jahr keine Bedeutung mehr, tragen jedoch bei frischen Brenn-
elementen sehr stark zur Radioaktivität und Nachwärmeleistung
bei.
Isotop
Kr-85
Sr-89 X
Sr-9o
Y-9o
Y-91 X
Zr-9S X
Nb-95 X
Ru/ßh-1o3 X
Ru/Rh-1o6
Sb-12S
Cs-134
Cs-137
Ba-137m
Ce-141 X
Ce-144
Pr-144
Pm-147
Eu-154
TV2
1o,7oa
52,ood
28,ooa
(64, loh)
S8,5od
öS,Sod
35,ood
39,ood
I,o1a
2,7oa
2,3oa
3o,ooa
(2,6om)
33,ood
284,ood
(17,oom)
2.6oa
16,ooa
5
SIM
E/GE
3,48 lo"*
8,52 lo"*
6,22 lo"*
1,64 lo"6
1,21 lo" 3
1.51 lo " 3
9,28 lo"4
4.33 lo"*
3,49 lo"*
2,98 1o"5
2,91 lo"4
l .o l lo"2
1,53 lo " 9
9,96 lo" 4
6,27 lo " 3
2,66 lo" 7
2,95 lo " 3
6,o1 1o"5
A
Ci/BE
1,36 lo" 1
24,lo
8,79 lo " 1
8,93 lo" 1
29,5o
31,9o
36, So
27,8o
2,49
3,16 1o"Z
3,79 lo" 1
8.81 lo" 1
8,24 lo"1
28,5o'
2o,oo
2o,1o
2,74
8,72 lo"3
Abbrand in % fima
lo
S1M
g/BE
7,04 lo"*
4,13 1o"*
1,25 1o"Z
3,32 lo" 6
5,8o lo"*
7,43 lo~*
4,89 lo"*
1,89 lo"*
4,oS lo"4
S,73 lo"5
l,33,1o"3
2,o6 lo" 2
3,11 lo" 9
4,59 lo"*
6,32 lo"*
2.68 lo"7
3,49 lo" 3
3,o5 1o"4
A
Ci/BE
2.74 lo" '
11,7o
1,77
1,81
14,2o
15,7o
19,2o
12,lo
2,8o
6,o7 lo"2
1,73
1,79
1,67
13, lo
2o,2o .
2o,2o
3,24
4,43 lo"2
,15
SIM
g/BE
9,9S lo"4
1,88 "lo"4
1,78 1o~2
4,71 lo" 6
2,38 lo"*
3,o4 lo"*
1,85 lo"4
7,56 lo"5
2,41 lo"4
7,35 lo"S
2,77 lo" 3
2,94 lo"2
4,45 lo " 9
2,19 lo " 4
3, IS lo" 3
1.33 lo" 7
2,14 lo " 3
6,72 lo"4
A
Ci/BE
3,88 lo"1
5,22
2,51
2,56
5,82
6,44
7,29
4,84
1,65
7,79 lo"2
3,61
2,56
2,4o
6,2S
lo. lo
lo . io
1,99
9,76 lo"2
SIM • Spaltprodukt-Isotopenmenge
A - Aktivität
X - Spaltprodukte mit kleiner Halbwertszeit
Tab. 2: ISOTOPENMENGE UND AKTIVITÄT DER WICHTIGSTEN SPALT-
PRODUKTE ABGEBRANNTER AVR-BRENNELEMENTE ZUM ZEITPUNKT
DER ENTNAHME AUS DEM REAKTOR
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Der Einfluß der Abklingzeit auf die Radioaktivität der Spalt-
Produkte wird in Abb. 4 am Beispiel eines auf 15 % fima abge-
brannten AVR-Brennelementes verdeutlicht.
Aldi
Zr-95
Nb-95
Ce -IM
Ru/Rh-103
150d 2a 4a
•* Abklingzeit
Abb. 4: ANTEIL DER EINZELNEN SPALTPRODUKTE AN DER GESAMT-
RADIOAKTIVITÄT EINES AUF 15 % FIMA ABGEBRANNTEN
AVR-BRENNELEMENTES
Bei einer Abklingzeit von 150 Tagen beträgt der Anteil der
6 kurzlebigen Spaltprodukte Sr-89, Y-91, Zr-95, Nb-95,
Ru/Rh-103 und Ce-141 an der Gesamtaktivität noch 16,4 %, wäh-
rend die 12 langlebigen Spaltprodukte zu 82,2 % beitragen.
Der Rest von 442 Spaltprodukten liefert nach 150 Tagen nur
noch 1,4 % der Gesamtaktivität. Nach einem Jahr ist der Anteil
der langlebigen Spaltprodukte jedoch auf 96,5 % und nach zwei
Jahren sogar schon auf 99,1 % gestiegen. Bei Abklingzeiten
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von mehr als einem Jahr wird die Radioaktivität und Nach-
wärme also nur noch von 12 langlebigen Spaltprodukten erzeugt
(in Abb. 4 sind die langlebigen Spaltprodukte Sb-125 und
Eu-154 nicht enthalten, weil ihr Anteil zu gering ist). Nach
mehr als 4 Jahren reduziert sich diese Zahl auf die zwei
Spaltprodukte Sr-90 und Cs-137 mit den Nachfolgeprodukten
Y-90 und Ba-137m, die dann bereits 91 % der Radioaktivität
eines abgebrannten AVR-Brennelementes erzeugen.
3.3 Berechnung_der_Nachwärme
Die beim radioaktiven Zerfall der Spaltprodukte und der Schwermetal-
le emittierte Strahlung erzeugt im Brennelement und in der die
Strahlung absorbierenden Umgebung Wärme. Der Anteil der Schwermetal-
le an der Nachwärmeleistung ist jedoch relativ gering. Ihr Beitrag
wird bei frischen Brennelementen in der Hauptsache von Pa-233 und
Np-239 erzeugt und erreicht mit 4 % zum Entnahmezeitpunkt eines auf
15 % fima abgebrannten Brennelementes ihren größten Wert und verrin-
gert sich bei zunehmender Abklingzeit und kleineren Abbränden. Die
Nachwärmeleistung hängt vom zeitlichen Verlauf der Spaltleistung im
Core, der Abklingzeit und dem Abbrand ab. Für kurze Abklingzeiten
bis etwa 30 Tage kommt es dabei im wesentlichen auf die Spaltlei-
stung bei Bestrahlungsende, bei langen Abklingzeiten ab etwa 2 Jahren
im wesentlichen auf den Abbrand an.
Für die Berechnung der Nachwärmeleistung abgebrannter Brennelemente
besteht zunächst einmal die Möglichkeit, empirisch ermittelte Nähe-
rungsformeln, die mit experimentellen Beobachtungen relativ gut über-
einstimmen, zu verwenden.
Die Spaltprodukte werden dabei als eine statistische Menge angesehen,
was für den zeitlichen Verlauf der ß- und y-Aktivität zu folgenden
Gleichungen führt /8/:
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A ( t ) « 3,8 . 10"6 • t " 1 > 2 ß-Teilchen
s • Spaltung
A ( t ) = 1,9 • 10"6 • t " 1 ' 2
s * Spaltung
Dabei ist t die Zeit nach der Spaltung gemessen in Tagen.
Mit einer mittleren B-Energie von Eß = 0,4 MeV und einer mittleren
Y-Energie von E = 0,7 MeV ermittelt man je Sp.
zeitabhängige Leistung der ß- und y-Strahlung:
altung für die gesamte
Qs (t) = Aß (t)-E tAyttJ-E - 2,85 . 10"6 . t'la üfü (3)
s • Spaltung
Fur ein abgebranntes Brennelement mit einer mittleren Leistung P
erhält man die Nachwärmeleistung aller während der Betriebsdauer T
entstandenen Spaltprodukte zur Zeit t nach dem Abschalten durch
folgende Näherungsformel:
Q = 6 • 10'3 - PQ (t"0)2 -{t + To)'0'2) (4)
(t, T in Tagen)
Eine zweite, heute fast ausschließlich angewendete Methode besteht
darin, die Nachwärmeleistung über Spaltproduktinventarberechnungen
zu bestimmen, wie sie zum Beispiel mit dem Rechenprogramm ORIGEN
durchgeführt werden. Hierbei läßt sich die Radioaktivität aller Spalt-
produkte als Funktion von Abbrand und Abklingzeit der Brennelemente
angeben. Für das Spaltprodukt i gilt für die Zeit nach der Coreent-
nahme:
A1 (a, tft) = Ao. (a) - e "X1 * *A (5)
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A. (a, t«) = Radioaktivität des Spaltproduktes i nach Coreentnahme
A . (a) = Radioaktivität des Spaltproduktes i bei Coreentnahme
a = Abbrand
t- = Abklingzeit nach Coreentnahme
X. = Zerfal 1 skonstante
Mit der in Gleichung (5) angegebenen Radioaktivität der Spaltprodukte
sowie der Kenntnis der beim Zerfall auftretenden ß- und y-Energien
und der Anzahl der pro Zerfall entstehenden ß-Teilchen und y-Quanten
kann die Nachwärmeleistung eines abgebrannten Brennelementes berechnet
werden.
I A1<«' V X W T i ,J -EYi,j + ^ W ß i , k -E3i,k W
w . . = Anzahl der beim Zerfall des Spaltproduktes i entstehenden
*
J
 Y-Quanten der Energie E.
j
E . . = Gamma-Energie eines beim Spaltprodukt i entstehenden
Y
 '
J
 r-Quants
wß. . = Anzahl der beim Zerfall des Spaltproduktes i emittierten
* ß-Teilchen der Energie E.
Eß. . = Energie eines vom Spaltprodukt i emittierten B-Teilchens
Die Größen X., E . , Eß., w . und wß. sind . Nuklideigenschaften der
Spaltprodukte, die aus Tabellen entnommen werden können.
Gleichung (6) kann zusammengefaßt werden zu
Q- I A , (a, tA) • [ E Y 1 + E B ] ] (7)
wobei E . und Eß. die Y- bzw. ß-Energie pro Zerfall des Spaltproduktes
i angeben.
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Für die im wesentlichen an der Erzeugung der Nachwärme eines abge-
brannten AVR-Brennelementes beteiligten Spaltprodukte sind in Tabel-
le 3 die Anteile der/*- und/^-Strahlung sowie die gesamte Strahlungs-
leistung (ohne^-Strahlung), bezogen auf eine Radioaktivität von 1 Ci
je Spaltprodukt, angegeben /6, 7/.
Nuklid
Kr-8 5
Sr-89
Sr-9o
Y-9o
Y-91
Zr-95
Nb-95
Ru/Rh-1o3
Ru/Rh-lo6
Sb-125
Cs-134
Cs-137
Ba-137m
Ce-141
Ce-144
Pr-144
Pm-147
Eu-154
M
2,o3 E-9
1,54 E-7
7,82 E-Io
(3,o1 E-6)
1,37 E-7
1,22 E-7
2,29 E-7
2,o5 E-7
2,19 E-8
8,14 E-9
1,07 E-8
7,32 E-Io
(4,53 E-3)
2,43 E-7
2,82 E-8
(6,68 E-4)
8,38 E-9
1,37 E-9
1,6o
8,64
l,3o
5,75
9,o9
2,32
o,94
1,3o
8,64
1,51
1,22
1,62
0
2,85
6,4o E-1
7,26
5,2o E-1
1,51
[mW]
3,o2 E-2
5,38 E-4
8,36 E-3
1,48 E-1
2,14 E-2
4,3o
4,49
2,84
1,9o
2,54
9,43
1,84 E-2
3,92
4,20 E-1
1,78 E-1
4,84 E-1
1,9o E-3
6,7o
[mWI
LCTJ
1,63
8,64
1,31
5,9o
9,11
6,62
5,43
4,14
1o,54
4,o5
lo,65
1,64
,3,92
3,27
8,2o E-1
7,74
5,2o E-1
8,21
Tab. 3: STRAHLUNGSLEISTUNG DER IM WESENTLICHEN AN DER NACHWÄRME-
ERZEUGUNG EINES ABGEBRANNTEN AVR-BRENNELEMENTES BETEILIGTEN
SPALTPRODUKTE
Mit dem RechenProgramm ORIGEN wurden auf diese Weise Berechnungen
der Nachwärmeleistung für abgebrannte AVR-Brennelemente mit Abbränden
zwischen 5 und 15 % fima sowie Abklingzeiten zwischen 150 Tagen und
3 Jahren durchgeführt. Unter Benutzung dieser Rechenergebnisse wurden
die in Tab, 4 zusammengestellten Nachwärmeleistungen für AVR-Brenn-
elemente mit Abbränden zwischen 5 und 20 % fima und Abklingzeiten bis
zu 8 Jahren abgeschätzt /3/.
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Abbrand
[% fima]
S
lo
15
2o
15o d i .
;
2a
ibklingzeit
3 a 4 a 6 a 8 a
Qj^  [ mW/BE]
276. '
236
16o
138
1o4
121
183
114
46,0
65,3
68,5
84,5
26,1
42,7
52,3
68,7
17,4
32,0
43,o
58,8
11,6
23,7
34,2
46,9
lo,o
2o,6
29,8
4o,6
Tab. 4: BERECHNETE NACHWÄRMELEISTUNG ABGEBRANNTER
AVR-BRENNELEMENTE
In Abb. 5 sind die berechneten Nachwärmeleistungen der AVR-Brenn-
eiemente in Abhängigkeit von Abbrand und Abklingzeit dargestellt
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4. REICHWEITE DER STRAHLUNG IM AVR-BRENNELEMENT
Die bei Kernspaltungsprozessen entstehenden radioaktiven Spalt- und
Aktivierungsprodukte wandeln sich unter Aussendung von a-, ß- und y-
Strahlung in stabile Kerne um. Dabei treten je nach Art und Energie
der Strahlung verschiedene Wechselwirkungsprozesse zwischen Strahlung
und Brennelement auf. Nur ein Teil der im Brennelement erzeugten Strah-
lung wird im Brennelement selbst absorbiert und in Wärme umgewandelt,
während der Rest von den Brennelementen abgestrahlt und in der Umge-
bung absorbiert wird. Im folgenden wurde durch Abschätzung tier Reich-
weite geprüft, ob neben der y-Strahlung auch a- und ß-Strahlung von
AVR-Brennelementen emit t ier t wi rd, damit dieser Strahlungsanteil durch
geeignete Messungen gegebenenfalls mit erfaßt werden konnte.
4.1 a-Strahlung
Die Emission der a-Teilchen radioaktiver Nuklide erfolgt in Gruppen,
denen eine bestimmte Energie zugeordnet werden kann. Die Energien der
emitt ierten a-Teilchen liegen in der Größenordnung von 3 bis 10 MeV.
Beim Durchgang durch Materie geben a-Teilchen im wesentlichen durch
zahlreiche unelastische Stöße mit den Hüllelektronen der Atome a l l -
mählich ihre kinetische Energie ab, wobei die Atome angeregt oder
ion is ier t werden. Da die Masse eines a-Teilchens im Vergleich zum
Elektron sehr groß i s t , wird es bei Kollisionen mit Elektronen kaum
gestreut. Die Strecke, nach der die a-Partikel beim Durchgang durch
ein Medium ihre gesamte Energie verloren haben und durch Einfang zweier
Elektronen zu einem Helium-Atom rekombiniert werden, bezeichnet man
als ihre Reichweite. Wegen der einheitl ichen Ausgangsenergie der ein-
zelnen a-Gruppen und der geringen Streuung beim Durchgang durch Ma-
ter ie hat a-Strahlung eine ziemlich exakt angebbare Reichweite. Sie
hängt ab von der Ausgangsenergie der Teilchen und der Zahl der Hün-
elektronen je Raumeinheit des durchstrahlten Mediums. Für Luft im
Normalzustand g i l t für den Energiebereich zwischen 4 und 7 MeV ziem-
l ich genau / 9 / :
R = 0,32 • E3 /2 ( R in cm» E in MeV) , (8)
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Zur Berechnung der Reichweite in Graphit g i l t angenähert:
<R0 -
?
 >Luft " (Ro - ? Graphit <9>
und n " t f G r a p h i t = 1,7 g/cm folgt
Ra = 2,43 • E 3 / 2 pm (9a)
Die Reichweite von a-Teilchen mit einer Energie von 6 MeV beträgt in
Graphit demnach 36 ym.
Dies bedeutet, daß al le im AVR-Brennelement emittierten a-Teilchen im
Brennelement selber absobiert werden und dabei ihre kinetische Energie
in Wärme umwandeln.
4.2 ^Strahlung
Die von einem radioaktiven Kern emittierte 3-Strahlung weist im Gegen-
satz zur ct-Strahlung ein kontinuierliches Energiespektrüm mit einer
für jeden Strahler charakteristischen Maximalenergie auf. Abb. 6
zeigt schematisch ein typisches Energiespektrum für ß-Strahlung.
Diese Energieverteilung kommt daher, daß zugleich mit dem Elektron
noch ein Neutrino ausgesandt wird, das einen je nach Impulsverteilung
verschiedenen Anteil der Zerfallsenergie (Em 1 mitführt. Die Emissi-
mäxonshäufigkeit für ß-Teilchen mit der Energie Emav i s t sehr gering.
max
Der größte Teil der emittierten ß-Strahlung besitzt eine Energie,
die etwa E J , entspricht. Die Maximalenergie der im AVR-Brennele-
ment emittierten ß-Strahlung beträgt 3,5 MeV (Rh-106).
2 0
N(E)
1
Abb. 6: ENERGIEVERTEILUNG DER ELEKTRONEN BEIM &-ZERFALL
Die Wechselwirkungen der s-Strahlung mit Materie sind wesentlich
komplizierter als bei schweren geladenen Teilchen. Im Bereich kleiner
Energien herrschen die Ionisationsprozesse vor, mit wachsender Ener-
gie der ß-Strahlung nimmt die Energieabsorption durch Emission von
Bremsstrahlung zu. Bei B-Energien kleiner 2 MeV kann jedoch der An-
teil der Bremsstrahlung an der Energieabsorption vernachlässigt
werden.
Wegen seiner kleinen Masse wird das ^-Teilchen im Gegensatz zum a-Teil
chen durch Stöße mit Atomkernen und Hüllelektronen erheblich gestreut.
Die Reichweite in Materie kann über folgende empirische Beziehungen
abgeschätzt werden /9/. Es gilt:
Rß z f
(0,01 MeV < E < 2,5 MeV)
0,481 • 412 • E 1- 2 5 5 " °' 0 9 5 4 ln E [cm] (10)
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RQ = A • 0,481-(530 • E - 106) fern] (11)
B
 Z -f u J
(E > 2,5 MeV)
In beiden Gleichungen ist E in MeV und«r in mg/cm einzusetzen.
Die Reichweite eines ß-Teilchens mit einer Energie von 3,5 MeV be-
trägt demnach 0,99 cm. Das bedeutet, daß Spaltprodukte, die ß-Teil-
chen dieser Energie aussenden und sich weniger als 0,99 cm von der
Oberfläche des Brennelementes befinden, bei radialer Abstrahlung
ß-Teilchen aus dem Brennelement emittieren können. Alle ß-Teilchen,
die eine Energie <_ 1,9 MeV besitzen, werden von der brennstofffreien
Zone auch bei radialer Abstrahlung zurückgehalten. Die Mehrzahl der
an der Nachwärmeerzeugung beteiligten Spaltprodukte der AVR-Brennele-
menteemittieren ß-Teilchen, die diese Energiebedingung erfüllen, so
daß davon ausgegangen werden kann, daß nur ein kleiner Teil der
ß-Strahlung von AVR-Brennelementen abgestrahlt wird.
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5. KALORIMETRISCHE MESSUNG DER IM BRENNELEMENT ABSORBIERTEN ENERGIE
5.1 Auswahl _und_Beschreibung_des_Kalorimeters
Für die Messung der Nachwärmeleistung, die an einzelnen Brennelemen-
ten durchgeführt wurde, waren zwei verschiedene Meßverfahren erforder-
lich, weil die im Brennelement in Wärme umgewandelte Strahlung sowie
der in die Umgebung emittierte Strahlungsanteil zu erfassen waren.
Dabei bot sich für die Bestimmung der im Brennelement absorbierten
Wärme die Anwendung eines Kalorimeters an, das insbesondere die nach-
folgenden Anforderungen erfüllen sollte:
1. Erzeugung großer Temperaturdifferenzen, um bei den geringen zu
messenden Wärmemengen den Temperaturmeßfehler möglichst gering
halten zu können.
2. Geringer apparativer Aufwand und einfache Handhabung, damit die
Apparatur in einer HEISSEN ZELLE mit Manipulatoren fernbedient
werden konnte.
Zur Auswahl standen die folgenden Kalorimeter, deren Meßprinzip kurz
erläutert wird 713, 14, 15/:
- Flüssigkeitskalorimeter
- Isothermes Kalorimeter
- Adiabates Kalorimeter
Desweiteren wird auf die Vor- und Nachteile bei der Verwendung für die
vorliegende Meßaufgabe eingegangen.
Bei Flüssigkeitskalorimetern handelt es sich um ein thermisch gut
isoliertes Flüssigkeitsbad, das im wesentlichen aus einem doppelwandi-
gen Glasbehä'lter besteht, dessen Zwischenraum evakuiert ist (Abb. 7).
Die Innenfläche ist meist verkupfert oder versilbert. Als Kalorimeter-
flüssigkeit dient gewöhnliches Wasser.
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Um für eine gleichmäßige Temperaturverteilung zu sorgen, wird die
Kalorimeterfliissigkeit mit einem Rührer durchmischt.
1 Brennelement
2 Rührer
3 Deckel
4 Vakuum
5 Thermometer
6 Wasser
7 Spiegelglas
8 Isolierung
Abb. 7: FLOSSIGKEITSKALORIMETER
Unter Berücksichtigung des Wärmeverlustes kann bei Kenntnis der Wär-
mekapazität und Temperaturerhöhung des Flüssigkeitsbades die gesuchte
Wärmemenge berechnet werden. Die Nachwärmeleistung eines AVR-Brenn-
elementes könnte sich bei Verwendung des Flüssigkeitskalorinieters
über folgende Gleichung ermitteln lassen:
Q =
( t nw'Cw+mBE'CBE+n iTM'CTM+n lG'CG+n iR'CR )
At
(12)
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Nachwärmeleistung des Brennelementes
Q = Wärmeverlust
Q = Aus dem Kalorimeter emittierte y-Strahlung
Ye
QR , - Durch den Rührer zugeführte Leistung
mw' mBF* mG* mTM* mR = Masse von Wasser, Brennelement, Kalori-
metergefäß, Thermometer und Rührer
c.,» cDr, c„, cTU» c- = Spezifische Wärmekapazitäten
W Bt b IM K
^, = Temperatur zu Beginn der Messung
= Temperatur am Ende der Messung
At = Meßzeit
Trotz des geringen apparativen Aufwandes hat das Flüssigkeitskalori-
meter eine Reihe von Fehlerquellen, die sich erheblich auf die Meß-
genauigkeit auswirken. Insbesondere die Bestimmung der Wärmekapazität
von Gefäß und Thermometer sowie der Wärmeverlust sind problematisch.
Im vorliegenden Fall können die geringen zu messenden Wärmemengen
wegen der hohen Wärmekapazität des Wassers nur kleine Temperaturer-
höhungen hervorrufen, was bei der begrenzten Temperaturmeßgenauigkeit
zu großen Meßfehlern führt. Weitere Probleme bestehen bei der Bestim-
mung der nicht im Kalorimeter absorbierten y-Strahlung und bei dem
Konstanthalten der Wassermenge, die beim Brennelementwechsel durch das
am Brennelement mitgeführte Wasser verändert wird.
2 5
Isotherme Kalorimeter werden zur Messung isotherm verlaufender Phasen-
übergänge, wie Schmelzen, Verdampfen oder Kondensieren herangezogen
und die Wärmemenge wird aus der Menge der geschmolzenen, verdampften
bzw. kondensierten Substanz berechnet.
Das wesentliche Merkmal der isothermen Kalorimetrie ist jedoch, daß
im stationären Zustand gemessen wird und daß die Temperaturdifferenz
zwischen Absorber und Kalorimetergefäß für t -*• « konstant ist, wo-
durch ein gleichmäßiger Wärmestrom zwischen Absorber und Kalorimeter
ausgetauscht wird, der sich berechnen läßt. Ein Beispiel dafür ist
das in Abb. 8 dargestellte Kalorimeter. Es besteht im wesentlichen
aus einer Isolierung, die das Brennelement in Form zweier Halbschalen
umgibt, die selbst noch einmal von einem dünnwandigen Kupfermantel
umgeben sind.
1 Brennelement U Kupferschale
2 Thermoelemente 5 Isolierung
3 Temperaturanzeige
Abb. 8: ISOTHERMES KALORIMETER
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Die Isolierung bewirkt, je nach Güte,.eine Vergrößerung des Wärmewider-
standes, die im Brennelement solange zur Temperaturerhöhung führt,
bis durch die Gleichgewichtstemperaturdifferenz A V = V . - O die im
i a
Brennelement erzeugte Wärme abgeführt werden kann. Um eine stationäre
Temperaturdifferenz erreichen zu können, muß v konstant sein. Die
Kupferschale dient lediglich der Befestigung des zur Temperaturmessung
verwendeten Thermoelementes, um einen guten Wärmeübergang am Thermo-
element zu gewährleisten.
Im Gleichgewichtszustand entspricht die im Brennelement erzeugte Nach-
wärmeleistung gerade der über die Isolierung abgeführten Wärme.
Es gilt:
Q = A • 4TT '.^  -^a + Q (13)
1 1 *g
r " . R
Q = Nachwärmeleistung des Brennelementes
•
Q = Aus dem Kalorimeter emittierte y-Strahlung
Ye
j*. = Oberflächentemperatur des Brennelementes
rj - Oberflächentemperatur der Kupferschale
X = Wärmeleitfähigkeit
R = Halbmesser der Kupferschale
r. = Halbmesser des Brennelementes
Das Besondere an diesem Meßprinzip ist darin zu sehen, daß die Nach-
wärmeleistung unabhängig von den physikalischen Eigenschaften der
einzelnen, zu messenden Brennelemente bestimmt werden kann. Dies ist
von Vorteil, weil die Wärmekapazität verschiedener Brennelementtypen
geringfügig voneinander abweicht und die Ermittlung der Wärmekapazität
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jedes einzelnen Brennelementes zu aufwendig ist. Es genügt hier die
einmalige Bestimmung der Wärmeleitfähigkeit und der Abmessungen von
Isolierung und Kupferschale.
Doch diese Anordnung hat auch Nachteile, die sich aus der praktischen
Durchführbarkeit ergeben. Isoliermaterialien sind sehr porös und
haben nur geringe mechanische Stabilität. Es war daher zu befürchten,
daß die Isolierung im Laufe der Zeit zusammengedrückt würde, wodurch
ein einseitiger Wärmeübergang zwischen Kugel und Isolierung entstan-
den wäre, der zu unsymmetrischen Temperatürverläufen in der Kugel ge-
führt hätte. Ein weiterer Nachteil war, daß die Fertigung der Kugel-
schalen aufwendig ist.
Bei adiabatischen Kalorimetern wird die Temperatur des Gefäßes mög-
lichst trägheitslos der Temperatur des Absorbers nachgeregelt, wo-
durch im Idealfall während des gesamten Versuches keine Wärmeverluste
auftreten. Der einem Absorber zugeführte Wärmestrom wird berechnet
mit:
ff -••«:• (J^-fy (14)
AQ = zugeführte Wärme
At = Dauer der Wärmezufuhr
m = Masse des Absorbers
c = Spezifische Wärme des Absorbers
T ? -J-i = Temperaturerhöhung des Absorbers
Ein großer Nachteil bei diesem Verfahren ist der apparative Aufwand,
der für die Herstellung und Kontrolle der Adiabasie erforderlich ist,
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Die zusammenfassende Beurteilung der Kalorimeter zeigt, daß die genann-
ten Forderungen von keinem gleichzeitig erfüllt werden können.
Das Flüssigkeitskalorimeter schied aufgrund der ersten Forderung aus,
weil der Temperatureffekt wegen der geringen Wärmeproduktion der Brenn-
elemente und der hohen Wärmekapazität des Wassers zu gering gewesen
wäre. Die zweite Forderung führte dazu, daß ein adiabatisches Kalori-
meter wegen seines großen apparativen Aufwandes nicht verwendet werden
konnte. Schließlich blieb das oben beschriebene isotherme Kalorimeter,
das die erste Forderung gut erfüllte. Es war jedoch zu befürchten, daß
die Isolierung die vorgesehenen Messungen wegen der geringen mechani-
schen Stabilität bei Fernbedienung durch Manipulatoren nicht überste-
hen würde.
In Anlehnung an das beschriebene isotherme Kalorimeter wurde daher ein
Gefäß gebaut, bei dem die Styroporisolierung durch Vakuum ersetzt
wurde.
Das in Abb. 9 schematisch dargestellte Kalorimeter besteht aus einem
zylindrischen Messingbehälter von 200 mm Durchmesser, der horizontal
geteilt ist. In seinem kugelförmigen Innenraum wird das Brennelement
während der Messung auf drei Kunststoffspitzen gelagert. Für die Tem-
peraturmessung von Behälter und Brennelement wurden Thermoelemente ver-
wendet. Am Unterteil des Gefäßes ist ein T-Stück angeflanscht, das
über einen Schlauch die Verbindung zu den Vakuumpumpen herstellt und
mit einem vakuumdichten Flansch, der mit Kunstharz ausgegossen ist,
für die Durchführung des Thermoelements vom Brennelement sorgt. Die
Innenfläche des Kalorimeters ist hochglanzpoliert, um die Wärmever-
luste durch Wärmestrahlung möglichst gering zu halten. Zwischen den
beiden Gefäßhälften dient ein O-Ring als Dichtung.
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zur
""Pumpe
1 Kalorimetergefäß
2 Brennelement
3BE-Stützen
U Thermoelemente
5 Schlauch
6 TE-Durchf iihrung
7 0-Ring
Abb. 9: KALORIMETER ZUR MESSUNG DER IN EINEM ABGEBRANNTEN
AVR-BRENNELEMENT ABSORBIERTEN NACHWÄRME
(LÄNGSSCHNITT)
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Die Wärmebilanz für ein im evakuierten Kalorimeter befindliches Brenn-
element führt zur Bestimmungsgleichung der dort absorbierten und in
Wärme umgewandelten Strahlungsenergie /16/:
-iTG) = Qv = Q s t r + QL (16)
if
 Rjr = Brennel ementtemperatur
n w = Brennel ementmasse
c ß F = Spezifische Wärme des Brennelementes
Qa = Im Brennelement absorbierter Teil der Zerfallswärmea
Q = Wärmeverlust durch Wärmestrahlung und -leitung
<J*
 c = Gefäßtemperatur
K, = Konstante
Der größte Teil, nämlich 70 % des Wärmeverlustes wird durch Wärme-
strahlung, der Rest durch Leitung Über die Kunststoffspitzen, dem
Thermoelement und der restlichen Luft im Kalorimeter vom Brennelement
an das Kalorimetergefäß übertragen.
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Die Integration von Gl. (15) l i e f e r t in Gl. (17) den zeitlichen Tempera-
turanstieg im Brennelement unter der Voraussetzung, daß t/*G konstant
i s t .
— -t) ' ( 1 7 ,
m i t KßE = x folgt
mBE ' CBE
TZ—T7~ • d - e"KBE ' *) (18)
mBE CBE
Aus Gl. (18) kann für t •+ » die Bestimmungsgleichung- für die im
Brennelement absorbierte Nachwärme direkt ermit tel t werden. Es g i l t :
"
 mBE • CBE - KRF
DL
5.2 Versuchsaufbau
Der Aufbau des Versuchsstandes zur kalorimetrischen Messung is t in
Abb. 10 als Blockschaltbild dargestellt.
Das Kalorimeter war in einer HEISSEN ZELLE ins ta l l i e r t und über Durch-
führungen in der Betonabschirmung mit den erforderlichen Meß- und Re-
gistriergeräten verbunden.
Zur Erzeugung des Vakuums diente ein auf der Zelle ins ta l l ie r ter
Hochvakuum-Pumpstand, der im wesentlichen aus Vorpumpe, Öl-Diffusions-
pumpe und dazugehörigen Meß- und Regeleinrichtungen bestand.
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Heisse Zelle
1 Kalorimeter 7 Öl-Diffusionspumpe
2 Temperaturmessung 8 Steuerung des Pumpstandes
am BE 9 Eispunkt
3 Temperaturmessung 10 Verstarker
am Gefäß 11 Digitalvoltmeter
U Isolierung 12 Konstantspannungsgeber
5 Elektrisches \fakuummeter 13 Schreiber
6 \torpumpe
A b b , 1 0 : , VERSUCHSANORDNUNG ZUR MESSUNG DER IM BRENNELEMENT
ABSORBIERTEN ZERFALLSWÄRME
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Der Pumpstand 1st 1n der Lage, ein Vakuum von 10" mbar zu erzeugen.
Bei den vorliegenden Messungen war das Vakuum jedoch wegen der langen
-4Leitungen, Durchführungen und Ventile nicht besser als 10 mbar. Zur
Messung des Druckes am Kalorimeter diente ein elektrisches Vakuummeter.
Die Bezugstemperatur wurde mit einem Eispunkt-Thermostaten herge-
stellt, der 0° C mit einer Genauigkeit von + 0,01 K bei maximal 40° C
Umgebungstemperatur halten konnte. Die von den Thermoelementen gelie-
ferten Thermospannungen wurden von KNICK-Gleichstrom-Verstärkern um den
3
Faktor 10 verstärkt und mit einem Zweipunktschrefber aufgezeichnet.
Zur Kontrolle der verstärkten Spannungen dienten zwei Digital-Voltme-
ter mit einer Auflösung von 1 mV.
5.3 Durchführung von Messungen
5.3.1 Temgeraturmessung
An die Thermometer zur Temperaturmessung im Brennelement und am
Gefäß wurden folgende Anforderungen gestellt /19/:
1. Die Thermometer sollten kurze Ansprechzeiten haben, um der
Temperaturänderung im Brennelement möglichst trägheitslos
folgen zu können.
2. Die Thermometer mußten eine geringe Wärmekapazität haben
und schlecht wärmeleitend sein, damit die Temperaturver-
teilung vor allem im Brennelement nicht verändert wird.
3. Das Thermometersignal sollte möglichst groß sein.
4. Die Anzeige sollte möglichst eine lineare Funktion der
Temperatur sein.
5. Die Thermometer sollten mechanisch unempfindlich und mög-
lichst strahlenresistent sein.
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Bei einem Vergleich alternativer Thermometer erschienen Mantel -
Thermoelemente für die vorgesehene Verwendung am besten geeignet
/17, 18/. Vor allem wegen ihrer unkomplizierten Handhabung und
der mechanischen Unempfindlichkeit, die wegen der Fernbedienung
mit Manipulatoren unerläßlich war, wurden Mantel-Thermoelemente
mit NiCr/Ni-Thermopaar verwendet. Ihr Drähtdurchmesser betrug
0,15 mm, der Manteldurchmesser 1,0 mm.
Bei der Auswahl der Meßstelle am Brennelement mußten einerseits
die Eigenschaften der Brennelemente berücksichtigt werden, an-
dererseits sollte an der Meßstelle ein optimaler Wärmeübergang
auf das Thermoelement gewährleistet sein.
Die für die Messungen ausgewählten, gepreßten AVR-Brennelement-
kugeln bestehen aus dem sogenannten Brennstoffkern mit einem
0 von 50 mm, der, in einer Graphitmatrix eingebettet, die be-
schichteten Rrennstoffpartikel enthält (Abb. 11). Der Brenn-
stoffkern selber wird von einer 5 mm starken brennstofffreien
Schale aus der gleichen Graphitmatrix umgeben.
Um das Anbohren der Brennstoffkerne wegen der damit verbundenen
Kontamination der HEISSEN ZELLE zu vermeiden, wurden die Tem-
peraturen der Brennelemente in der 5 mm dicken, brennstofffreien
Schale gemessen. Dazu wurde tangential zur Brennelementober-
fläche eine ca. 10 mm tiefe Bohrung mit einem Durchmesser von
1,5 mm angebracht, in die das Thermoelement fernbedient einge-
steckt werden mußte.
Dafür wurde das Thermoelement so gebogen, daß es sich von selbst
mit Hilfe seiner Eigenspannung in die Bohrung hineindrückte,
wenn es mit dem Manipulator über die trichterförmige Öffnung ge-
führt wurde. Der so hergestellte Kontakt zwischen Brennelement
und Thermoelement sorgte für guten Wärmeübergang.,
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Brennstoffzone
brennstofffreie Schale
Abb. 11: SCHNITT DURCH EIN AVR-BRENNELEMENT MIT BOHRUNG
ZUR AUFNAHME EINES THERMOELEMENTES
Die im Brennelement erzeugte Wärme bildet ein radiales .Tempera-
turprofil aus, das für den Gleichgewichtszustand durch Gl. (20)
beschrieben wird.
8 • „ • R . XßE
(20)
(r) Radiale Temperaturverteilung im Brennelement
Oberflä'chentemperatur des Brennelementes
Im Brennelement absorbierte Wärme
Wärmeleitfähigkeit im Brennelement
Brennelement-Halbmesser
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Eine Abschätzung der maximalen Temperaturdifferenzen zwischen
Kugelmitte und Kugel Oberfläche ergab bei einer absorbierten
Strahlungswärme von 200 mW pro Brennelement einen Wert von
Y -?.
A V = 2,64 • 10 " K, wenn man für das Brennelement eine Wär-
meleitfähigkeit von xßE = 10 W/mK zugrundelegt.
Da bei keinem der für die Messungen ausgewählten Brennelemente
die absorbierte Wärme größer war und die angestrebte Tempera-
turmeßgenauigkeit + 0,1 K betrug, konnte auf die Ermittlung der
mittleren Temperatur der einzelnen Brennelemente verzichtet
werden. Die Auswertung der Messungen erfolgte daher mit den in
der brennstofffreien Schale gemessenen Temperaturen.
Die Temperatur des Kalorimetergefäßes wurde an zwei Stellen
gemessen.
Alle Thermoelemente wurden einschließlich den zur Temperatur-
meßeinrichtung gehörenden Geräten geeicht. Als Vergleichsther-
mometer wurde ein Platin-Widerstandsthermometer verwendet, das
die Messung der absoluten Temperatur mit einer Genauigkeit von
+ 0,01 K erlaubt.
Für das Thermoelement zur Temperaturmessung am Brennelement
lieferte die Eichung den folgenden Zusammenhang zwischen Tempe-
ratur und gemessener Thermospannung.
U
 W-BEJ " Uo
if
- -"BE a B E
BE
BE ~ v o D C * ; C2i)
mit D
 Ä = 20,27 ° C
Un = 814 yV
°BE
a B C = 40,752 yVBt ^
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Entsprechend g i l t für die Thermoelemente zur Messung der Tem
peratur des Kalorimeters
- V
mit if = 20,27 °C
°G
U = 814 vV
°G
40,566 u
K
5.3.2 Bestimmung_der_Wärmekaga^
Die Ermittlung der Wärmekapazität jedes einzelnen Brennelemen-,
tes war wegen des dafür notwendigen Aufwandes nicht möglich.
Als Ersatz wurde daher mit dem für die Nachwärmemessungen vor-
gesehenen Kalorimeter die Wärmekapazität einer gepreßten Gra-
phitkugel gemessen, die mit einem elektrischen Widerstand be-
heizt wurde (Abb. 17.).
Die Werkstoffspezifikation der Graphitkugel entspricht etwa
der gepreßter AVR-Brennelemente.
Zur Messung und Registrierung der Kugel- und'Gefaßtemperaturen
sowie der Evakuierung des Kalorimeters wurden die unter Punkt
5.2 beschriebenen Geräte eingesetzt. Zusätzlich wurden Strom
und Widerstand zur Ermittlung der zugeführten Leistung der
elektrischen Heizung gemessen.
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1 Graphitkugel
2 ElektrWiderstand
3 Kalorimeter
t* Vorpumpe
5 Öl-Diffusionspumpe
6 Temperaturmessung
an der Kugel
7 Temperaturtnessung
am Gefäß
8 Eispunkt
9 Verstärker
10 Konstant-Spannungsgeber
11 Schreiber
12 Heizung
13 Digitai-Voltmeter
Abb. 12: VERSUCHSANORDNUNG ZUR MESSUNG DER WÄRMEKAPAZITÄT
EINER GRAPHITKUGEL
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Nach Gl . (23) erhält man für die Wärmekapazität der Kugel:
(23)
cv = Wärmekapazität der Graphitkugel
Q , = Elektrische Heizleistung
m,, = Masse der Graphitkugel = 209,62 g
r „ -«T"r = Gleichgewichts tempera turdifferenz
K„ = Zeitkonstante
Die Zeitkonstante wurde mit Gl. (27) ermi t te l t . Aus vier mit
verschiedenen Heizleistungen durchgeführten Messungen ergab
sich für die gepreßte Graphitkugel eine spezifische Wärmekapa^
zität"von
KJ
cK = 0,794 + 0,02
kg • K
Dieser Wert wurde bei der Auswertung der kalorimetrischen Mes-
sungen für die spezifische Wärmekapazität der Brennelemente zu-
grundegelegt.
5.3.3 Ermittlung der Zeitkonstante
Die Zeitkonstante für den Temperaturanstieg des Brennelementes
während der Messung im Kalorimeter wurde mit Hilfe der vom
Schreiber aufgezeichneten zeitabhängigen Temperaturverläufe er-
mittelt.
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Aus Gl. (18) folgt
mit * = <J*RF - l F f i (24)
KBE * mBE ' CBE
für die Zeitkonstante
/ TJ"RF "In M - _*±
KDr •= - ! L 1 _ J (25)
Für die Temperaturdifferenzen V
 Br -y. und V BE - ü G wurden
von der Aufzeichnung des Schreibers die zugehörigen Thermospan
nungen mit einer Auflösung von 2 /«V entnommen und mit den Glei
chungen (21) und (22) umgerechnet.
Es g i l t mit rf = iT und U = Un = Urt für
°BE °G °BE °G °
U(<JBE) -
BE
aBE
. aRF
mit A = U ( - £ 1 - 1) = 3,9 yV
o aQ
- ^
 :
 = 1,00483
aG
4 1
Einsetzen der Gleichungen (26) und (25a) in Gl. (25) ergibt:
- U
U ( iT B E ) - U (iTG) • a + A
<x>
_ (27)
Die Funktion
( iTB E ) - U CJ G ) • a + A
-
 U {
^Q) # a + A
i ^ i - BE' - Ü x
In ( 1 - )
wurde für jewei ls ' um 10 min fortschreitende Zeitpunkte gegen
t aufgetragen und KßE als Steigung der so gebildeten Geraden
grafisch e r m i t t e l t (Tab. 5 ) .
5.4 Auswertung der kalorimetrischen Messungen
Insgesamt wurden an 17 AVR-Brenneiementen vom Typ GO, GK und UCC
kalorimetrische Messungen durchgeführt. Die Zeiten zwischen Messung
und Entnahme aus dem Reaktor betrugen zwischen 164 und 1607 Tagen.
Die Abbrände lagen im Bereich von 4,1 und 16,4 % fima (Tab. 5 ) .
Die Temperatur in der HEISSEN ZELLE sowie die Gefäßtemperatur des
Kalorimeters konnten während der Messungen gut konstant gehalten wer-
den. Wegen der hohen Wärmekapazität des Kalorimetergefäßes t raten
keine kurzzeitigen Temperaturänderungen auf. Im ungünstigsten Fall
betrug der Temperaturgang des Gefäßes 0,05 K/h. Bei 80 % der Messungen
waren die Temperaturänderungen geringer als 0,02 K/h.
Die unter diesen Bedingungen gemessenen, zeitabhängigen Temperatur-
verläufe wurden mit G l . (19) ausgewertet.
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Ausgehend von :
= mBE * CBE
f o l g t m i t Gl" (26a) für d ie im Brennelement absorb ie r te Wärme a ls
Funkt ion der f ü r t -> » gemessenen Thermospannungen:
R V ' ^  + A
tstm . b a«
= mBE • CBE ' KBE \ — '
aBE
Q = im Brennelement absorbierte und in Wärme umgewandel
te Strahlungsenergie
nw = Masse der Brennelemente (Tab. 5)
cR F = 0,794 J L
B E
 •
kg-K
Zeitkonstante für die Erw'ärmung der Brennelemente im
Kalorimeter
Thermospannung der Brennelementtemperatur für t •+• ra
Thermospannung der Gefäßtemperatur
aRF
— - = 1,00483
aG ' \
 :
aßE = 40,762ßE
3,9 yV
4 3
Die Ergebnisse sind in Spalte 9 von Tab. 5 zusammengestellt. Die ge-
.messenen Werte für die in den Brennelementen absorbierte Nachwärme-
leistung betrugen je nach Abbrand und Abkl ingzeit zwischen 9,3 und
155,2 mW.
Der Maximalwert der gemessenen Gleichgewichtstemperaturdifferenzen
VDt- •- V f> der s ich jewei ls nach ca. 10 Stunden e i n s t e l l t e , betrug
DL«, v b
6,9 K, während die kleinste Temperaturdifferenz bei 0,5 K lag.
Zur Oberprüfung der Reproduzierbarkeit der Meßergebnisse wurden die
Messungen an drei Brennelementen wiederholt. Die dabei aufgetretenen
Abweichungen der Wiederholungsmessungen betrugen weniger als 2,5 %.
Die Ermittlung der Zeitkonstante für den Temperaturanstieg der Brenn-
elemente während der Messungen im Kalorimeter ergab zum Teil vonein-
ander abweichende Resultate, obwohl bei den gegebenen Randbedingungen
ein gleichmäßiger Wert für alle Brennelemente erwartet wurde.
Die Schwankungen sind auf die unterschiedlichen physikalischen Eigen-
schaften der einzelnen Brennelemente zurückzuführen. Vor allem die
Oberflächenbeschaffenheit, die den Wärmestrahlungsaustausch zwischen
Brennelement und Kalorimeter beeinflußt, war bei einigen Kugeln sehr
verschieden. So hatten z.B. Brennelemente, die vorher einem Ausheiz-
test unterzogen worden waren, eine sehr rauhe Oberfläche, während an-
dere Brennelemente glänzten, was. durch die mechanische Belastung im
Core des Reaktors hervorgerufen wurde.
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6. MESSUNG DER VON DEN BRENNELEMENTEN EMITTIERTEN y-STRAHLUNGSENERGIE
Die von den radioaktiven Schwermetall- und Spaltproduktisotopen er-
zeugte y-Strahlung wird nur zum Teil im Brennelement selbst absorbiert
und in Wärme umgewandelt. Der Rest wird in die Umgebung emittiert und
kann mit kalorimetrischen Messungen nicht erfaßt werden. Um die ge-
samte im Brennelement erzeugte Zerfallsenergje bestimmen zu können,
mußte der emittierte Anteil an y-^nergie über-Dosisieistungsmessungen
ermittelt werden.
Für die Durchführung der Dosisleistungsmessungen wurde eine nahezu
kontaminatiönsfreie HEISSE 7ELLE mit daran anschließendem Isolierraum
ausgewählt, die mit der Versuchseinrichtung in Abb. 13 im Längsschnitt
dargestellt ist /12/.
Das Brennelement lag während der Messung auf einem Drahtring, der an
einem in der Höhe verstellbaren Stativ befestigt war. Als Strahlungs-"
detektor diente eine Ionisationskammer, die im Isolierraum aufgestellt
war. Ein 10 m langes Kabel, das durch einen Spalt an der Verbindungs-
tür zwischen Isolierraum und Beschickungsgang hindurchgeführt werden,
konnte, stellte die Verbindung zum Dosimeter her, das die Meßwerte im
ungünstigsten Meßbereich mit einer Auflösung von 5 mR/h anzeigte. Das
Dosimeter ermöglichte in Verbindung mit der verwendeten Ionisations-
kammer eine weitgehend energie- und richtungsunabhängige Messung der
Dosisleistung im Bereich von 30 bis 10" mR/h.
Zur Messung des Zellenuntergrundes und der Streustrahlung der Brenn-
elemente konnte die Direktstrahlung der Brennelemente durch eine
5 cm dicke Blefplatte abgeschirmt werden.
Vor Beginn der eigentlichen Messungen wurde in Vorversuchen an zwei
Brennelementen mit Abbränden von 14,7 und 16,7 % fima und Abkling-
zeiten von 180 Tagen bzw. 4,5 Jahren geprüft, ob das quadratische
Abstandsgesetz erfüllt wird, um sicherstellen zu können, daß die ge-
wählte räumliche Anordnung von Brennelement und Ionisationskammer für
die geplanten Messungen geeignet ist. Das Ergebnis ist in Abb. 14
dargestellt. Beide gemessenen Abstandsfuhktionen zeigen eine Gerade

4 7 -:
mit der Steigung von -2,02 bzw. -2,00. Das quadratische Abstandsge-
setz ist damit gut erfüllt, und es darf angenommen werden, daß die
Messungen durch Streustrahlung an den Wänden und Einbauten der Zelle
nicht verfälscht wurden. Für die Messungen wurde der geringste durch
die Örtlichen Gegebenheiten begrenzte Abstand zwischen BE und Ionisa-
tionskammer von 1,5 m gewählt, um ein möglichst großes Meßsignal zu
bekommen.
I:AVR StPr 50/22 ! ° i
Dfc
.ogx
i P
AVRStPr 28/W 9 D l
 =
\
10
2 25 3
Abstand [m]
Abb. 1 4 : DOSISLEISTUNG ABGEBRANNTER AVR-BRENNELEMENTE ALS
FUNKTION DER ENTFERNUNG
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Die Energie, die von den Brennelementen in Form von y-Strahiung
emit t ier t wird, läßt sich über die gemessenen Dosisleistungen be-
rechnen. Grundlage is t dabei die Tatsache, daß ein Röntgen der
Absorption von 7,07 • 10 MeV pro cm Luft im Normalzustand (trocken,
0° C, 760 Torr) entspricht. Diese Energie i s t in Luft konstant, weil
oberhalb einer Photonenenergie von 20 keV die zur Erzeugung eines
Ionenpaares benÖtigte-Energie im Mittel stets 34 eV beträgt / l l / .
Demgegenüber i s t die zur Erzeugung von einem Röntgen notwendige Strah-
Tungsmenge von der Energie der Photonen abhängig. Diese Abhängigkeit
wird mit dem Absorptionskoeffizienten ya beschrieben, der für die ent-
sprechende Photonenenergie angibt, wieviel der insgesamt ankommenden
Y-Strahlung absorbiert wird. Für-eine Photonenenergie von 0,8 MeV, die
ungefähr der mittleren Energie der y-Strahlung eines AVR-Brennelementes
entspricht, entnimmt man der Literatur für Luft einen Absorptionskoeffi-
-5
zienten von ya = 3,734 • 10 l/cm / 2 1 / . Demnach beträgt der Photo-
nen-Energiefluß, der zur Erzeugung von 1 R/h mit Photonen von 0,8 MeV
benötigt wird,
I (1 R/h) = 7 - 0 7 - 1 0 4 , "e\'cm = 5.25-105 ü ! ^ _
0
 3,734 -10"3 cm-h cm'-S
=8,4-10"5 2" • (29)
cm
Bei einer in einem Abstand von r = 1,5 m gemessenen Dosisleistung von
1 R/h beträgt damit die pro Brennelement emittierte y-Strahlungs-
energie . ' .
Q (1 R/h) = I (1 R/h) • 4 • TT • r 2 = 23,75 mW (30)
Ye
In Tab. 10 sind die Ergebnisse der Qosisleistungsmessungen an den ein-
zelnen Brennelementen sowie die emitt ierte y-Strahlungsenergie ange-
geben.
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Brennelement
Nr.
AVR-StPr 50/7
50/9
50/11
50/16
50/32
49/28
46/21
46/26
AVR-Gr 40/27
40/3
39/44
38/16
37/44
36/24
28/23
28/32
27/23
Abbrand
(% f.ima)
8,5
15,1
15,3
4,3
7,4
5,1
15,0
14,9
15,2
16,4
5,6
10,0
14,8
14,9
4,1-
15,3
9,3
Abklingzeit
(d)
164
156
161
149
160
504
623
632
1079
1336
1345
1357
1350
1561
1682
1685
1687
D (r = 1,5 m)
(mR/h)
1455
1455
1505
1215
1275
305
855
1080
676
750
171
400
678
420
100
490
262
QvYe
(mW)
34,5
34,5
35,7
28,8
30,2
7,2
20,3
25,6 '
16,0
17,8
4,0
.9,5
16,1
9,9
2,3
11,6
5,2
Tah. 10: DOSISLEISTUNG UND y-STRAHLUNGSENERGIE ABGEBRANNTER
AVR-BRENNELEMENTE
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7. ERGEBNISSE
7.1 Nachwärmeleistung abgebrannter_AVR-Brenne1emente
Von der im Brennelement erzeugten Strahlung wird die gesamte a- und
bis auf einen vernachlässigbaren Teil die B-Strahlung im Brennelement
selbst absorbiert und in Wärme umgewandelt, während ein Teil der
Y-Strahlung vom Brennelement emit t ier t und erst in der Umgebung
(z.B. Abschirmung) absorbiert wird.
• Die im Brennelement absorbierte Wärme wurde mit kalorimetrischen Mes-
sungen bestimmt. Der aus dem Brennelement emitt ierte Anteil der
Y-Strahlungsenergie konnte über Dosisleistungsmessungen ermit te l t
werden. Für die gesamte in einem Brennelement entstehende Nachwärme-
leistung g i l t somit:
QM = Qa + Qy ( 3 D
e
QM = Nachwärme le i s t ung e i n e s a b g e b r a n n t e n AVR-Brenne lementes
Qa = im Brennelement absorbierter Anteil der Strahlungsenergie
a
Q = vom Brennelement emittierte y-Strahlungsenergie
Te
In Tab. 11 sind alle Ergebnisse der Nachwärmeleistungsmessungen zusam-
mengefaßt (Spalte 5 bis 7). Neben den gemessenen Werten werden auch
die mit dem Rechenprogramm ORIGEN ermittelten Nachwärmeleistungen dar-
gestellt und mit den Meßergebnissen ins Verhältnis gesetzt (Spalte
8 und 9). Die gemessenen Nachwärmelefstungen lagen je nach Abbrand und
Abklingzeit der Brennelemente zwischen 11,6 mW und 189,7 mW. Die
ORIGEN-Rechnungen zeigen zum Teil erheblich höhere Werte, die zwischen
13 mW und 276 mW liegen. Desweiteren werden in Tab. 11 der Brennele-
menttyp, der Abbrand sowie die Abklingzeit zum Zeitpunkt der kalori-
metrischen Messungen angegeben.
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7.2 Vergleich mit berechneten Machwärmeleistungen
Die Nachwärmeleistung abgebrannter AVR-Brennelemente wurde mit dem
Rechenprogramm ORIGEN unter Berücksichtigung verschiedener Abbrand-
zus.tände und Abklingzeiten vorausberechnet / l / .
Die in der vorliegenden Arbeit gewonnenen Meßergebnisse wurden d ie-
sen berechneten Werten gegenübergestellt. Dazu wurde das Verhältnis
zwischen gemessener und berechneter Nachwärmeleistung in einem Bal-
kendiagramm aufgetragen (Abb. 15).
Die Brennelemente sind in zwei Gruppen von verschiedenen Abkl ingzei-
ten zusammengefaßt, deren Trennung angedeutet i s t . In der ersten
Gruppe befinden sich a l l e Brennelemente mit Abklingzeiten bis ca.
150 Tagen, während die zweite Gruppe Brennelemente mit Abklingzeiten
zwischen 504 (= 1,38 a) und 1687 {= 4,62 a) Tagen en thä l t . Die Be-
zeichnungen in den Balken geben die zugehörigen Brennelementnummern
wieder.
Der Vergleich .von berechneten mit gemessenen Nachwärmeleistungen ergab
folgendes Ergebnis:
1 ; ' Die Messungen der Nachwärmeleistung von AVR-Brennelementen mit
AbkTingzeiten von ca. 150 Tagen erbrachten zum Tei l erheblich
niedrigere Werte als die Berechnungen.
Dabei i s t besondersauf fa l lend, daß die Abweichungen bei Brenn-
elementen mit niedrigen Abbränden besonders groß s ind . So wurde
für das Brennelement mit dem geringsten Abbrand in dieser Gruppe
(AVR-StPr 50/16 in Tab. 11) eine.um 44 % n iedr igere Nachwärme-
le is tung gemessen. Demgegenüber war die gemessene Nachwärmelei-
stung des mit 15,3 % am höchsten abgebrannten Brennelementes dieser
Gruppe (AV-R-rStPr 50/11) nur 15 % k le iner als der Rechenwert.
2. Bei den übrigen Brennelementen, deren Abkl ingzei t bereits mehr
als ein Jahr betrug, konnte r e l a t i v gute Übereinstimmung mit den
berechneten Nachwärmeleistungen f e s t g e s t e l l t werden. Die größten
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Abweichungen traten auch hier unabhängig von der-Abklingzeit bei
Brennelementen mit niedrigen Abbränden auf.
So waren die gemessenen Werte bei diesen Brennelementen bis zu
20 % niedriger.
Demgegenüber waren1 die Differenzen zu den Rechenwerten bei Brenn-
elementen mit hohen Abbränden am geringsten. An zwei Brennelemen-
ten (AVR-Gr 40/3, AVR-Gr 28/32), die gleichzeitig auch.die höch-
sten Abbrä'nde aufwiesen, wurden sogar größere Nachwärmeleistungen
als die berechneten gemessen. In einem Fall eines ebenfalls hoch
abgebrannten Brennelementes entsprach das Meßergebnis dem Rechen-
wert .
7.3 Ergebnisdis'kussion
Der Vergleich der gemessenen Nachwärmeleistung mit den Ergebnissen des
Rechenprogramms ORIGEN hat gezeigt, daß größere Differenzen vor allem
bei Brennelementen mit niedrigen Abbränden und kurzen AbkTingzeiten
auftraten.
Zur Ermittlung der hierfür verantwortlichen Ursachen wurden vor allem
bei den Brennelementen mit niedrigen Abbränden und kurzen Abklingzei-
ten die
Temperaturmessungen,
Dosisleistungsmessungen,
Abbrandmessungen,
Angaben zu den Abklingzeiten der Brennelement und
Angaben über die Spaltproduktinventare* der Brennelemente
auf mögliche Fehlerquellen untersucht, um die Abweichungen zwischen
Rechen- und Meßergebnissen aufklären zu können.
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Temperaturmessungen
Alle Temperaturmessungen wurden mit Meßgeräten durchgeführt, die auf
eine Absoluttemperaturmessung von + 0,1 K geeicht waren. Demnach hätte
der maximale Temperaturmeßfehler bei dem Brennelement mit der gering-
sten Nachwärmeleistung + 20 % betragen können, weil dieses nur sehr
kleine Temperaturerhöhungen während der Messungen im Kalorimeter er-
zeugte.
Jedoch gerade die Brennelemente, deren Nachwärmeleistung stark von
den ORIGEN-Rechenwerten abwich, produzierten wegen ihrer kurzen Ab-
klingzeiten (ca. 150 d) wesentlich mehr Nachwärme, die viel größere
Temperaturerhöhungen bei den kalorimetrischen Messungen erzeugte,
wodurch ein Meßfehler auf weniger als + 5 % begrenzt werden konnte.
Daher darf ausgeschlossen werden, daß die gemessenen Abweichungen von
den Rechenwerten durch große Temperaturmeßfehler verursacht wurden.
Dosisleistungsmessungen
Ein Maß für die Genauigkeit der Dosisleistungsmessungen und auch der
kalorimetrischen Messungen liefert das Verhältnis der aus dem Brenn-
element emittierten und der insgesamt von den Spaltprodukten erzeug-
ten Y-Strahlungsenergie.
Dieses Verhältnis, das im folgenden mit y-Emissionsfaktor bezeichnet
wird, ist für alle Abbrände und Abklingzeiten nahezu konstant, weil
die mittlere Photonenenergie der y-Strahlung, die den Anteil der aus
dem Brennelement emittierten y-Strahlung bestimmt, für alle annähernd
gleich ist.
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Für den^-Emissionsfaktor g i l t :
Const (32)
mi t QM = Qa + Q und C = —£- fol gt
Const. (33)
Y-Emissionsfaktor
Im Brennelement erzeugte y-Strahlung
Aus dem Brennelement emitt ierte Y-Strahlung
(mit Dosisleistungsmessungen erfaßt)
Gemessene Nachwärmeleistung des Brennelementes
Im Brennelement absorbierte Strahlungswärme
Im Brennelement erzeugte Y-Strahlung
(mit Rechenprogramm ORIGEN berechnet)
Mit Rechenprogramm ORIGEN berechnete Nachwärmeleistung
des Brennelementes
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Der Y-Emissionsfaktor läßt sich, wie aus Gl. (33) hervorgeht, als
Funktion der im Brennelement absorbierten Strahlungsenergie sowie der
aus dem Brennelement emittierten Y-Energie darstellen, die in zwei von-
einander unabhängigen Messungen ermittel t wurden. Grobe Meßfehler bei
einer der beiden Messungen hätte zu starken Streuungen des Y-Emissions-
faktors geführt, wenn man annimmt, 'daß die Wahrscheinlichkeit dafür
gering i s t , daß in beiden Messungen gleichermaßen, falsch gemessen wurde
In Tab. 12 sind die ermittelten Y-Emissionsfaktoren der AVR-Brennele-
mente zusammengestellt. Als Mittelwert wurde E = 0,70 mit einer
Standardabweichung von 0,07 errechnet.
.Daraus läßt sich erkennen, daß weder bei den Dosisleistungsmessungen
noch bei den kalorimetrischen Messungen Meßfehler auftraten, die zu
den erheblichen Abweichungen geführt haben können.
Abbrandmessungr
Der Abbrand wurde für jedes Brennelement einzelnen über Y-spektrome-
trische Messungen des Cs-137 ermi t te l t . Wie oben bereits beschrieben
(S. Kapitel 3.1), beträgt der Meßfehler dabei etwa + 5 %, so daß die
Abbrandmessungen als Ursache für die größeren Differenzen zwischen
berechneten und gemessenen Nachwärmeleistungen ebenfalls ausgeschlos-
sen werden können. Darüber hinaus wirken sich Fehler bei Abbrandmes-
sungen, insbesondere bei hoch abgebrannten Brennelementen mit langen
Abklingzeiten besonders stark aus. Diese Brennelemente wiesen jedoch
gute Übereinstimmung mit den rechnerisch ermittelten Nachwärmeleistun-
gen auf.
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Brennelement-
Nr.
AVR-StPr 50/7
50/9
50/11
50/16
50/32
49/28
46/21 :
46/26
AVR-Gr 40/27
40/3 '
39/44
38/16
37/44
36/24
28/23
28/32
27/23
Qa
4,49
2,71
2,83
4,40
4,34
7,40.
2,52
2,12
2,43
2,32
3,77
2,74
1,81
2,46
4,04
2,77
3,50
C =
0,30
0,40
0,39
0,30
0,29
0,15
0,40
0,40
0,43
0,44 •
0,26
0,36
0,43
0,41
0,28
0,41
0,36
Y
0,61
0,67
0,67
0,62
0,65 "
0,79
0,71
0,80 •
0,68
0,68
0,80
0,74
0,82
0,70 -
0,71
0,65
0,62
Tab. 12:' y-EMISSIONSFAKTOR FOR ABGEBRANNTE AVR-BRENNELEMENTE
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Abklingzeiten
Das Coreaustrittsdatum der einzelnen Brennelemente wird bei der Ent-
nahme aus dem Reaktor mit einer Genauigkeit von - 1 Tag ermit te l t .
Die angegebenen Abklingzeiten scheiden daher mit Sicherheit als Feh-
lerquelle aus, weil bei den vorliegenden Abweichungen der Nachwärme-
leistung die Abklingzeiten um 110 bis 150 Tage falsch regist r ier t
worden sein müßten.
Spaltproduktinventar
Für die fünf Brennelemente, deren gemessenenNachwärmeleistungen beson-
ders stark von den ORIGEN-Rechenergebnissen abwichen, wurde das In-
ventar der im wesentlichen an der Nachwä'rmeerzeugung beteiligten
Spaltprodukte der Brennelemente mit y-spektrometrischen Inventarmes-
sungen ermi t te l t .
Die Ergebnisse sind in Tabelle 13 zusammengestellt. Zum Vergleich
werden die mit ORIGEN berechneten Aktivitäten der Spaltprodukte ange-
geben.
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Nuklid
Zr-95
Nb-95
Ru-106
Cs-134
Cs-137
Ba-137
Ce-144
Pr-144
StPr 50/7
AR
3,40
6,60
0,92
1,30
1,50
1,65
13,40
13,40
AM
2,40
4,60
1,03
0,65
1,48
1,37
11,80
11,80
StPr
AR
1,24
2,37
0,59
3,12
2,54
2,36
6,80
6,80
50/9
AM
0,85
1,60
0,64
2,52
2,71
2,52
4,90
4,90
StPr
AR
(Ci)
1,17
2,20
0,58
3,10
2,54
2,36
6,70
6,70
50/11
AM
0,85
1,60
0,62
2,50
2,71
2,52
4,90
4,90
StPr
AR
6,45
12,30
0,88
0,33
0,87
0,81
13,90
13,90
50/16
AM
3,05
5,80
0,78
0,21
0,78
0,72
8,80
8,80
StPr
AR
4,25
8,20
0,93
1,00
1,30
1,28
13,50
13,50
50/32
AM
2,33
4,48
0,89
0,58
1,25
1,17
9,60
9,60
AR = mit Rechenprogramm ORIGEN berechnete Aktivität
A« = Y-spektrometrisch gemessene Aktivität
Tab. 13: GEMESSENE UND BERECHNETE AKTIVITÄTEN DER IM WESENTLICHEN
AN DER NACHWÄRMEERZEUGUNG 150 TAGE ALTER AVR-BRENNELEMENTE
BETEILIGTEN SPALTPRODUKTE
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Die Messungen des Spaltproduktinventars ergaben zum Teil erheblich
geringere Aktivitätswerte. Insbesondere bei Spaltprodukten mit kurzen
Halbwertszeiten, die zudem einen besonders hohen Anteil an der Nach-
wärmeleistung der Brennelemente haben, konnten große Differenzen zu
den berechneten Aktivitäten beobachtet werden.
Setzt man die aus dem gemessenen Spaltproduktinventar berechneten
Nachwärmeleistungen der Brennelemente mit den nach ORIGEN berechneten
Werten ins Verhältnis, so zeigen sich hierbei ziemlich exakt die Ab-
weichungen, die auch schon beim Vergleich zwischen den kalorimetrisch
und dosimetrisch gemessenen und den mit ORIGEN berechneten Nachwärme-
leistungen- ermittelt wurden (Tab. 14).
Das mit ORIGEN berechnete Spaltproduktinventar dieser Brennelemente
war also größer als das tatsächlich zum Zeitpunkt der Messung in den •
Brennelementen vorhandene Inventar, womit die Abweichungen zwischen den
gemessenen und berechneten Nachwärmeleistungen zu erklären sind.
1)
Brennelement
Nr.
AVR-StR 50/7
50/9
50/11
50/16
50/32
gAM
%
0.82
0,78
0,78
0,57
0,67
%
0,78
0,78
0,85
0.56
0,66
'AM
Tab. 14:
aus gemessenem Spaltproduktinventar berechnet
VERGLEICH DER DURCH /-SPEKTROMETRISCHE BZW. KALORIMETRISCHE
UND DOSIMETRISCHE MESSUNGEN ERMITTELTEN UND AUF DIE RECHEN-
WERTE BEZOGENEN NACHWÄRMELEISTUNGEN ABGEBRANNTER AVR-BRENN-
ELEMENTE
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Sie lassen sich mit der individuellen Bestrahlungsgeschichte erklären,
die die Brennelemente während ihres Aufenthaltes im Reaktor erleben.
Das Rechenmodell nimmt für a l le Brennelemente einen mittleren und zeit-
l ich konstanten Neutronenfluß an.
In Wirklichkeit durchlaufen die Brennelemente das Reaktorcore auf un-
terschiedlichen Bahnen mit verschiedenen Neutronenflüssen, die auch
während des Durchlaufs noch von der Zeit abhängen und insbesondere im
unteren Bereich vor Verlassen des Cores abnehmen. Außerdem i s t die
Durchlaufgeschwindigkeit der einzelnen Brennelemente sehr verschieden.
Die Brennelemente des Innencores haben bei hohem Neutronenfluß kurze
Durchlaufzeiten. Das Außencore wird von den Brennelementen langsamer
und in stark voneinander abweichenden Zeiträumen durchlaufen, die
zwischen 150 und 1200 Tagen betragen können. Dazu kommt noch, daß der
Neutronenfluß im Außencore niedriger i s t als der bei der Rechnung an-
genommene mitt lere Fluß. Frische Brennelemente werden immer dem Außen-
core zugeführt. Deshalb haben Brennelemente mit niedrigem Abbrand in
der Regel nur einen Durchlauf durch das Außencore erlebt. Die Leistung
dieser Brennelemente schwankt zum Bestrahlungsende wegen der d i f fe r ie -
renden Durchlaufzeiten im Außencore sehr stark.
Bei langen Durchlaufzeiten wirkt die Aufenthaltszeit im unteren Teil
des Cores mit niedrigerem Neutronenfluß bereits als Abklingzeit für
die kurzlebigen Spaltprodukte.
Hochabgebrannte Brennelemente durchlaufen zuletzt das Innencore. Die
Abweichungen bei den Nachwä'rmeleistungen dieser Brennelemente mit kur-
zen Abklingzeiten (ca. 150 Tage) sind so zu erklären» daß der ta t -
sächliche Neutronenfluß auch im unteren Bereich des Innencores niedr i-
ger i s t als der im ORIGEN angenommene, so daß das Inventar kurzlebi-
ger Spaltprodukte auch bei diesen Brennelementen zu Bestrahlungsende
einen niedrigeren Gleichgewichtswert annimmt.
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Die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit zeigen also, daß die mit dem
Rechenprogramm ORIGEN berechneten NaCh'wa'rmeleistungen abgebrannter
AVR-Brenneiemente mit hohen Abbrä'nden und mit Abklingzeiten von mehr
als einem Jahr gut mit den gemessenen Werten übereinstimmen.
Nur bei Brennelementen mit Abklingzeiten von weniger als einem Jahr
und niedrigen Abbränden wurden zum Teil erhebliche Abweichungen von
den Rechenwerten gemessen.
Da im Reaktorbetrieb nur Brennelemente mit hohem Abbrand zur Lagerung
entnommen werden, hat dies für die Praxis keine Bedeutung. Außerdem
liegen die Abweichungen von den Rechenwerten auf der sicheren Seite,
d.h. bei niedrigeren Werten der Nachwärmeleistung und der Dosis-
leistung.
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8. ZUSAMMENFASSUNG -
Für die Entsorgung der Kugelhaufenreaktoren ÄVR und THTR-300 besteht
die Notwendigkeit, Zwischenlagermöglichkeiten für abgebrannte
Brennelemente zu schaffen.
Bei der Auslegung der Lager- und Transporteinrichtungen werden die
Brennelementdaten Abbrand, Schwermetall- und Spaltproduktinventar
und Nachwärmeleistung für Kritikal itätsberechnungen und Dimensionie-
rung von Nachwärmeabfuhr und Abschirmung als Eingangsdaten benötigt.
Abbrand und SpaTtproduktinventar werden routinemäßig mit gammaspek-
trometrischen Messungen ermittelt. Die Nachwärmeleistung, die bei
kurzen Abklingzeiten vor allem von der Brennelementleistung unmittel-
bar vor Bestrahlungsende und nach langen Abklingzeiten (> 1 a) im
wesentlichen vom Abbrand abhängt, wurde bisher mit Näherungsformeln
oder mit dem im Rechenprogramm ORIGEN zu Bestrahlungsende berechneten
Schwermetall- und Spaltproduktinventar für Abbrände zwischen 5 und
15 % fima und Abklingzeiten von 150 Tagen bis zu 3 Jahren berechnet
und später auf Abbrände und Abklingzeiten von 20 % fima bzw. 8 Jahre
extrapoliert.
Im Zusammenhang mit der Zwischenlagerung von AVR-Brennelementen wurde
aus genehmigungstechnischen Gründen gefordert, die rechnerisch ermit-
telten Nachwärmeleistungen mit Messungen an einzelnen Brennelementen
zu vergleichen. Für die im Rahmen dieser Arbeit in den HEISSEN ZELLEN
der KFA durchgeführten Messungen' wurden. 17 AVR-Brennelemente mit Ab-
bränden zwischen 4,1 und 16,4 % fima .und Abklingzeiten zwischen 150
Tagen und mehr als 4 Jahren ausgewählt.
Um die im Brennelement entstehende Strahlung, von der ein Teil der
Y-Strahlung nicht im Brennelement selbst absorbiert und in Wärme um-
gewandelt wird, meßtechnisch erfassen zu können, war die Messung von
zwei verschiedenen physikalischen Größen erforderlich.
Die im Brennelement in Wärme umgewandelte Strahlungsenergie wurde mit
einem isothermen Kalorimeter gemessen. Der aus dem Brennelement emit-
tierte Anteil der y-Energie wurde über die mit einer Ionisationskammer
gemessenen Dosisleistungen ermittelt.
Die Meßergebnisse für Brennelemente mit Abklingzeiten von mehr als
einem Jahr stimmen gut mit den im Rechenprogramm ORIGEM gewonnenen
Ergebnissen überein.
Bei Brennelementen mit geringer Abklingzeit (150 d) traten erhebliche
Abweichungen auf, die für Elemente mit nur ein bis zwei Coredurchläu-
fen (Abbrand ca. 2,5 bis 5 % fima) am größten waren. Diese Abweichun-
gen sind dadurch zu erklären, daß der zeitliche Leistungsverlauf des
einzelnen Brennelementes stark unterschiedlich sein kann, aber in die
hier diskutierten ORIGEN-Rechnungen nur in Ahnahme eines Vollastbe-
triebes mit einem mittleren Verlauf eingeht, allerdings stets im Sinne
pessimistischer Aussagen der Rechenwerte.
Insgesamt hat sich gezeigt, daß die Nachwärmeleistung von HTR-Brenn-
elementen für die im Zusammenhang mit der Aufbewahrung verbrauchter
Elemente über längere Zeiträume relevanten Abklingzeiten selbst mit
dem einfachen ORIGEN-Rechenmodell gut beschrieben werden kann.
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